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(54) Title: POLYETHYLENE GLYCOL AND PRODUCTION OF THE SAME 



^ (54) Bezeichnung: POLYETHYLENGLYKOL UND DESSEN HERSTELLUNG 

(57) Abstract: The invention relates to a polyethylene glycol with a residual content of less than 30 ppm aldehyde, defined as 
formaldehyde according to the monograph 07/2003:1444 Macrogols in the Eur. pharmacopoeia. Said polyethylene glycol is ob- 
tained by the ethoxylation of monoethylene glycol in the presence of an alkaline catalyst. The monoethylene glycol is obtained by 
distillation from a glycol mixture consisting essentially of monoethylene glycol, diethylene glycol, triethylene glycol and higher 
glycols, at a pressure of less than 40 hPa and a temperature of between 90 and 200 **C. 



ID 
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(57) Zusammenfassung: Polyethylenglykol mit einem Restgehalt von weniger als 30 ppm Aldehyd, bestimmt als Formaldehyd 
nach Ph. Eur. Monografie 07/2003: 1444 „Macrogole", wird beansprucht. Dieses Polyethylenglykol erhalt man durch Ethoxylierung 
von Monoethylenglykol in Gegenwart eines basischen Katalysators, wobei man ein Monoethylenglykol einsetzt, das durch Destil- 
lation aus einer Glykolmischung, bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hoheren Glykolen, bei einem 
Druck von weniger als 40 hPa und einer Temperatur von 90 bis 200°C gewonnen wird. 
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Polyethylenglykol und dessen Herstellung 

Die Erfindung betrifft Polyethylenglykole mit einem niedrigen Aldehydgehalt und 
ein Verfahren zu dessen Herstellung. 

Polyethylenglykole mit der allgemelnen Formel H(OCH2CH2)nOH mit n gleich 4 bis 
900 entsprechend mittleren Molmassen von 180 bis 40000, die allgemein durch 
Polymerisation von Ethylenoxid an Wasser Oder Mono-, Di- oder Trietliylenglykol 
hergestellt werden, werden aufgrund Ihrer Interessanten Eigenschaften in einer 
Vielzahl von Anwendungsgebieten eingesetzt. 

Bei einer groRen Zahl dieser Anwendungen kommt das Polyethylenglykol In 
oberflachlichen Kontakt mit der Haut von Lebewesen, speziell Menschen, Oder 
wird auch Menschen oder Tieren oral oder parenteral verabreicht. 
Solche Anwendungen sind beispielsweise LSsungsmittel fur Wirkstoffe, 
Aromastoffe beziehungsweise Riechstoffe eingesetzt in medizinischen Tropfen, 
Injektionslosungen, Nahrungserganzungsmittein, Tabletten, Salben, Sticks, 
Suppositorien oder Gelatinekapsein; Weichmacher fur Oberziige von 
Filmtabletten; Bindemittel in Tabletten; Feuchthaltemittel in Zahnpasten; 
Feuchtlgkeitsspender und/oder Konditioniermittel in Duschbadern, Shampoos, 
Cream rinse Spulungen, Treatment Haarkuren, Seifen, Flussigseifen, Haarsprays, 
Haargelen, After Shave Produkten, Gesichtsmasken, Sonnenschutzprodukten, 
Cremes oder Lotionen; Bestandteil von mehrphasigen Produkten wie 
Zweiphasenduschbadern, Zweiphasenschaumbadern oder Dreiphasenolbadern; 
sowie Wirkstoff in Augentropfen, Laxantien oder antiapoptotisch wirkenden 
Losungen. 

Wichtig fur diese Anwendungen ist es, den Gehalt an fiir den lebenden 
Organlsmus schadlichen Nebenprodukten in diesen Polyglykolen so gering wie 
irgend moglich zu halten. Zu diesen Nebenprodukten zahlen insbesondere 
Aldehyde, besonders Formaldehyd. 



wo 2005/056635 



2 



PCT/EP2004/013934 



FQr den Einsatz in pharmazeutischen Produkten fordert deshalb die Monografie 
07/2003:1444 ..IVlacrogole" in der Europaischen Piiarmakopoe (Ph. Eur.) 4.5 
(giiltig salt Jul! 2003) einen maximalen Aldehydgelialt, bestimmt als Formaldeliyd 
in stark saurer Losung, von maximal 30 ppm, in besonderen Anwendungen von 
maximal 15 ppm. 

Marktubliches Polyethylenglykol zelgt jedoch hSufig einen Aldehydgehait 
(bestimmt als Formaldehyd nach Ph. Eur. Monografie 07/2003:1444 „Macrogoie") 
der deutlich hOher liegt, typlscherweise bei 40 bis 100 ppm. Dieser Gehalt an 
Aldehyd 1st bedingt durch den Herstellprozess ftir Polyethylenglykol. Oblicherweise 
geht man so vor, dass man durch Reaktion von Wasser und Ethylenoxid zunachst 
eine MIschung herstellt, die Im wesentlichen aus Mono-, Di-, Triethylengiykol und 
hOheren Glykolen besteht (Glykolmischung). Diese Glykolmlschung wird destiliativ 
getrennt. Bei diesem Prozess erfolgen Abbaureaktionen durch die hohe 
Temperaturbelastung im Verlauf der destillativen Trennung der Glykolmischung. 
Das so gewonnene Mono-, Di- oder Triethylengiykol dient dann als 
Ausgangsprodukt zur Herstellung des eigentllchen Polyethylenglykols, indem an 
diese Glykole in an sich bekannter Weise Ethylenoxid unter basischer Katalyse 
additiert wird. 

Auch der vor der Ethoxylierung zu Polyethylenglykol haufig durchgefOhrte 
Trocknungsschritt bei hohen Temperaturen von bis zu ISO'C, wie er in 
EP 1 245 608 beschrieben ist, fordert welterhin die Blldung von Aldehyden. Diese 
/^dehyde finden sich anschliedend in den durch Ethoxylierung der 
Ausgangsglykole hergestellten Polyethylenglykolen wieder. 

Auch nach EP 1 245 608 durch Ethoxylierung von Triethylengiykol hergestelltes 
Polyethylenglykol mit einer niedrigen mittleren Molmasse von 190 bis 1050 zeigt 
einen Aldehydgehait (bestimmt als Formaldehyd nach Ph. Eur. Monografie 
07/2003:1444 „Macrogole") der typischerweise bei 40 bis 100 ppm liegt. Dies liegt 
vermutlich daran, dass auch dort ein Triethylengiykol zum Einsatz kommt, das 
unter hoher Temperaturbelastung aus der Glykolmischung gewonnen wurde, wIe 
oben beschrieben. 
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Ein Aldehydgehalt oberhalb der gewunschten Grenze von maximal 15 
beziehungsweise 30 ppm (gemessen als Formaldehyd) ist in vielen Anwendungen 
nicht akzeptabel. Besonders in Anwendungen, die den lebenden IVIenschen mit 
einbezielien, wie etwa kosmetische und pharmazeutische Anwendungen, muss 
der Aldehydgelialt so niedrig wie moglich liegen. Es stellte sich daher die Aufgabe, 
Polyethylenglykole mit einem niedrigen Aldehydgehalt bereitzustellen, 

Oberraschend wurde nun gefunden, dass Polyethylenglykol mit niedrigem 
Aldehydgehalt aus Monoethylenglykol, DIethylenglykol Oder Triethylenglykol 
herstellbar ist, wenn man diese Glykole unter wesentlich schonenderen 
Bedingungen aus dem Glykolgemlsch gewinnt. 

Gegenstand der Erfindung Ist Polyethylenglykol mit einem Restgehalt von weniger 
als 30 ppm Aidehyd, bestimmt als Formaldehyd nach Ph. Eur. Monographie 
07/2003: 1444 "Macrogole". Vorzugsweise enthalt das Polyethylenglykol weniger 
als 15 ppm Aidehyd bestimmt als Formaldehyd nach der genannten Methode. Das 
Polyethylenglykol hat vorzugsweise eine mittlere Molmasse von 190 bis 40.000, 
besonders bevorzugt von 190 bis 1050 und Insbesondere von 190 bis 210. 

Die Herstellung des erfindungsgemaSen Polyethylenglykols erfolgt im Prinzip auf 
die oben beschriebene Weise, die an sich bekannt ist, ndmlich Herstellung einer 
Glykolmischung im wesentlichen bestehend aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und 
hoheren Glykolen, durch Reaktion von Wasser und Ethylenoxid, destillative 
Trennung dieser Glykolmischung in die drei genannten Glykole und Addition von 
Ethylenoxid unter basischer Katalyse an die aufgetrennten niederen Glykole. 
Erfindungswesentlich sind hierbei die physikalischen Parameter fur die destillative 
Aufarbeitung der Glykolmischung. So soil das Monoethylenglykol durch 
Destination im Vakuum (0 bis 40 hPa) und 90 bis 200°C, bevorzugt bei 5 bis 
20 hPa und 100 bis 150°C, besonders bevorzugt bei 10 hPa und 120°C aus der 
Glykolmischung gewonnen werden, DIethylenglykol durch Destination bei 0 bis 
40 hPa und 100 bis 220*^0, bevorzugt bei 5 bis 20 hPa und 10 bis 180°C, 
besonders bevorzugt bei 10 hPa und 150°C aus der Glykolmischung gewonnen 
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werden und Triethylenglykol das durch Destination bei 0 bis 40 liPa und 140 bis 
250°C, bevorzugt bei 5 bis 10 hPa und 140 bis 160°C, besonders bevorzugt bei 
5 hPa und 140°C aus einer Glykolmischung gewonnen werden. Durch diese 
schonende Herstellung enthalt das jeweilige Ausgangsglykol einen sehr niedrigen 
Aldehydgehalt, wodurch das daraus durch anschlieliende Ethoxylierung 
resultierende Polyethylenglykol ebenfalls einen niedrigen Aldehydgehalt aufweist. 
Eine zusStzliche Moglichkeit zur Verminderung des Aidehydgehalts besteht darin, 
dass als basischer Katalysator be! der Addition von Ethylenoxid an das IVIono-, Di- 
oder Triethylenglykol trockenes Alkali- oder Erdalkalimetallhydroxid, bevorzugt 
trockenes Natriumhydroxid, verwendet wird. Dadurch kann auf die in 
EP 1 245 608 beschriebene Trocknung verzichtet werden, um thermlsche 
Belastung des Glykols und damit einhergehende Aldehydbildung wahrend des 
Trocknungsschritts zu vermeiden. Dadurch weist auch das daraus resultierende 
Polyethylenglykol den gewunschten niedrigen Aldehydgehalt auf. Prinzipiell ist es 
jedoch nicht ausgeschlossen, die In EP 1 245 608 beschriebene Trocknung der 
Ausgangsglykole durch Erhitzen mit dem erfindungsgemaBen Verfahren zu 
kombinieren. 

Die Addition des Ethylenoxids an das Mono-, Di- oder Triethylenglykol erfolgt In an 
sich bekannter Weise, beispielsweise bei 80 bis 230^*0, vorzugsweise 120 bis 
180^*0 und einem Druck von 0 bis 1 MPa, vorzugsweise 0,2 bis 0,6 MPa in 
Gegenwart einer stark alkalischen Substanz wie Na- oder KOH entsprechend den 
Angaben in EP 1 245 608. 

Die nachfolgenden Beispiele dienen der naheren Eriauterung der Erfindung ohne 
sie jedoch darauf einzuschranken. Alle Prozentangaben sind Gewichtsprozente. 

Beispiel 1 : Herstellung von Polyethylenglykol nnit mittlerer Molnriasse von 200: 

7491 kg Triethylenglykol, das durch schonende Destination bei 5 hPa und 140^*0 
aus einer Glykolmischung, bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, 
Triethylenglykol und hoheren Glykolen, gewonnen wurde, wurden mit 5 kg 
50 %iger, wSssriger Natriumhydroxidlosung als Katalysator versetzt und fQr 



wo 2005/056635 PCT/EP2004/013934 

5 

1 Stunde bei 1 10°C und Vakuum getrocknet. Dann wurden 2498 kg Ethylenoxid 
gasformig in Stickstoffatmosphare zugegeben und die Reaktion durch 
Neutralisation des Katalysators mit 6 kg 90 %iger Milclisaure beendet. 
Der Aldehydgehait, bestimmt als Formaldehyd nach Ph. Eur. Monografie 
5 07/2003:1444 ..Macrogole", lag bei 13 ppm. 

Belspiel 2: Herstellung von Polyethylenglykol mit mittlerer Molmasse von 200: 

7491 kg Triethylenglykol, das durcli sclionende Destination bei 5 liPa und 140''C 
1 0 aus einer Glykolmischung, bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, 

Triethylenglykol und hOheren Glykolen, gewonnen wurde und danach einen 
Wassergehalt von 0,04 % aufwies, wurden mit 2,5 kg Natrlumhydroxidpellets als 
Katalysator versetzt. Dann wurden 2498 kg Ethylenoxid gasfSrmlg in 
Stickstoffatmosphare zugegeben und die Reaktion durch Neutralisation des 
1 5 Katalysators mit 6 kg 90 %iger Milchsaure beendet. 

Der Aldehydgehait, bestimmt als Formaldehyd nach Ph. Eur. Monografie 
07/2003:1444 „Macrogole", lag bei 13 ppm. 
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Patentanspruche: 

1 . Polyethylenglykol mit einem Restgehalt von weniger als 30 ppm Aldehyd, 
bestimmt als Formaldehyd nach Ph. Eur. Monografie 07/2003:1444 „Macrogole". 

5 

2. Polyethylenglykol nach Anspruch 1 mit einem Restgehalt von weniger als 
15 ppm Aldehyd. 

3. Polyethylenglykol nach Anspruch 1 oder 2 mit einer mittleren Molmasse von 
10 190 bis 40.000. 

4. Polyethylenglykol nach Anspruch 1 oder 2 mit einer mittleren Molmasse von 
190 bis 210. 

15 5. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemafi einem oder 

mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung von Monoethylenglykol in 
Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 
Monoethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 
bestehend im wesentllchen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hSheren 

20 Glykolen, bei einem Druck von weniger als 40 hPa und einer Temperatur von 90 
bis 200°C gewonnen wird. 

6. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemaB einem oder 
mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung von Monoethylenglykol in 

25 Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 
Monoethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 
bestehend im wesentllchen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hoheren 
Glykolen, bei einem Druck von 5 bis 20 hPa und einer Temperatur von 100 bis 
1 50^*0 gewonnen wird. 

30 

7. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemaS einem oder 
mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung von Monoethylenglykol in 
Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 
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Monoethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung. 
bestehend im wesentliclien aus IVIono-, Di-, Trietliylenglykol und holieren 
Glykolen, bei einem Druck von 10 hPa und einer Temperatur von 120°C 
gewonnen wird. 

5 

8. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemaB einem Oder 
melireren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung von Diethylenglykol in 
Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurcli gekennzeichnet, dass man ein 
Diethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 

10 bestehend im wesentllchen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hOheren 

Glykolen, bei einem Druck von weniger als 40 hPa und einer Temperatur von 100 
bis 220°C gewonnen wird. 

9. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemafl einem oder 
15 mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung von Diethylenglykol in 

Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 
Diethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 
bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hoheren 
Glykolen, bei einem Druck von 5 bis 20 hPa und einer Temperatur von 120 bis 
20 1 80X gewonnen wird. 

10. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemalS einem oder 
mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung von Diethylenglykol in 
Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 

25 Diethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 

bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di- und Triethylenglykol, bei einem Druck 
von 10 hPa und einer Temperatur von 150°C gewonnen wird. 

1 1 . Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemaB einem oder 
30 mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung Triethylenglykol In 

Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 
Triethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 
bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hoheren 
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Glykolen, bei einem Druck von weniger als 40 hPa und einer Temperatur von 140 
bis 250°C gewonnen wird. 

12. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemafi einem oder 
5 mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung Triethylenglykol in 

Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 
Triethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 
bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hSheren 
Glykolen, bei einem Druck von 5 bis 10 hPa und einer Temperatur von 140 bis 
10 1 60°C gewonnen wird. 

13. Verfahren zur Herstellung von Polyethylenglykol gemaB einem oder 
mehreren der Anspruche 1 bis 4, durch Ethoxylierung Triethylenglykol in 
Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, dass man ein 

15 Triethylenglykol einsetzt, das durch Destination aus einer Glykolmischung, 
bestehend im wesentlichen aus Mono-, Di-, Triethylenglykol und hoheren 
Glykolen, bei einem Druck von 5 hPa und einer Temperatur von 140^*0 gewonnen 
wird. 

20 14. Verfahren nach einem der Anspruche 5 bis 13 dadurch gekennzeichnet, 
dass man als basischen Katalysator ein trockenes Alkali- oder 
Erdalkalimetallhydroxid einsetzt. 

15. Verfahren nach einem der Anspruche 5 bis 13 dadurch gekennzeichnet, 
25 dass man als basischen Katalysator trockenes Natriumhydroxid einsetzt. 



16. Verwendung des Polyethylenglykols als Hilfsmittel oder Wirkstoff in 
kosmetischen und pharmazeutischen Zubereitungen. 



KillERNATIONAL SEARCH REPORT 



int^ktional Application No 

PCT/EP2004/013934 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER , 

IPC 7 C08G65/00 C08G65/26 



According to International Pateni Classification (IPC) orlo both national classification and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searched (classification system followed by classification symbols) 

IPC 7 C08G 



Documentation searched other than minimum documentation to the e}dent tiiat such documents are included in the fields searched 



Electronic data base consulted during the International search (nanne of data base and, where practical, search terms used) 

EPO-Internal 



C. DOCUiyiENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category " Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim Na 



EP 0 850 972 A (BASF CORPORATION) 
1 July 1998 (1998-07-01) 
page 3, line 10 - page 6, line 9 
abstract; claims 1-8; examples A-H 

EP 1 065 193 A (INEOS, NAAMLOZE 
VENNOOTSCHAP) 3 January 2001 (2001-01-03) 
paragraph '0015! - paragraph '0063! 
abstract; claims 1-31 



EP 0 539 167 A (ORTHO PHARMACEUTICAL 
CORPORATION) 28 April 1993 (1993-04-28) 
page 3, line 14 - page 5, line 51 
abstract; claims 1-23; examples I-VI 



1-16 



1-15 



1-16 



Further documents are listed in the continuation of box C. 



Patent family members are listed in annex. 



" Special categories of cited documents : 

"A" document defining the general state of the art which is not 

considered to be of particular relevance 
'E' earlier document but published on or after the international 

filing date 

■L" document which may throw doubts on priority clalm(s) or 
which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

'O' document referring to an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

'P' document published prior to the International filing date but 
later than the priority date claimed 



"T* later document published after the international filing date 
or pnority date and not in conflict with the application but 
cited to understand the principle or theory underlying the 
invention 

"X" document of particular relevance; the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
involve an inventive step when the document is taken alone 

•Y* document of particular relevance; the claimed invention 

cannot be considered to involve an inventive step when the 
document is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
in the art. 

document member of the same patent family 



Date of the actual completion of the Intematlonal search 



15 March 2005 



Date of mailing of the International search report 



22/03/2005 



Name and mailing address of the ISA 

European Patent Office. P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HV RijswIJK 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Authorized officer 



Glomrn. B 



Form PCTyiSA/210 (second sheet) (January 2004) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



C.(ContfmiaUon) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



in^ktional Apptieation No 

PCVEP2004/013934 



Categoiy ' 



Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



EP 1 245 608 A (NOF CORPORATION) 
2 October 2002 (2002-10-02) 
cited in the application 
paragraph '0011! - paragraph '0037! 
abstract; claims 1-6; examples 1-5 



1-16 



Form PCT/ISA/210 (continuation of second sheet} (January 2004) 



IbUERNATIONAL SEARCH REPORT 

Information on patent family members 



inj^^tional Application No 

PCT/EP2004/013934 



Patent document 
cited In search report 


Publication 
date 


Patent family 

member{s) 


Publication 
date 


EP 0850972 


A 


01-07-1998 


us 


5863521 A 


26-01-1999 








CA 


2216015 Al 


28-06-1998 








EP 


0850972 Al 


01-07-1998 



EP 1065193 A 03-01-2001 BE 1012770 A3 06-03-2001 

AT 272039 T 15-08-2004 

DE 60012430 Dl 02-09-2004 

EP 1065193 Al 03-01-2001 



EP 0539167 A 28-04-1993 



AU 


668841 


B2 


16-05-1996 


AU 


1168495 


A 


01-06-1995 


AU 


658231 


B2 


06-04-1995 


AU 


2718392 


A 


22-04-1993 


CA 


2080891 


Al 


22-04-1993 


EP 


0539167 


A2 


28-04-1993 


FI 


924747 


A 


22-04-1993 


JP 


3342060 


B2 


05-11-2002 


JP 


5214092 


A 


24-08-1993 


JP 


2003012697 


A 


15-01-2003 


KR 


233777 


81 


01-12-1999 


NO 


924060 


A 


22-04-1993 


NO 


971085 


A 


22-04-1993 


NZ 


244778 


A 


25-03-1994 


ZA 


9208099 


A 


20-04-1994 



EP 1245608 


A 


02-10-2002 DE 


60200495 


Dl 


24-06-2004 






EP 


1245608 


Al 


02-10-2002 






JP 


2003221353 


A 


05-08-2003 






US 


2002193640 


Al 


19-12-2002 






US 


2003216602 


Al 


20-11-2003 



Form PCT/l&Ai^10 (patent feimtl/ annex) (January 2004) 



INTERNATIONiLLER RECHERCHENBERICHT 



Inl^Hitionales Aktenzeichen 



PCT/EP2004/013934 



A. KLASSIFI2IERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C08G65/00 C08G65/26 



Nach der Internationalen Patentklassifikation (IPK) Oder nach der nationalen Klassifikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchlerter Mindestpriifstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C08G 



Recherchierte aber ntcht zum Mindestprufstoff geh6rendG Veroffentlichungen, soweit diGse unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der internationalen Recherche konsultierte elektronbche Datenbank (Name der Datenbank und evtl. veiwendete Suchbegriffe) 

EPO-Internal 



C. ALSWESENTLICHANGESEHENEUNTERLAGEN 



Kategorie" Bezelchnung der Ver6ffentl!chung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Telle 



Betr. Anspruch Nr. 



EP 0 850 972 A (BASF CORPORATION) 

1. Juli 1998 (1998-07-01) 

Seite 3, Zelle 10 - Selte 6, Zeile 9 

Zusammenfassung; AnsprCiche 1-8; Belspiele 

A-H 

EP 1 065 193 A (INEOS, NAAMLGZE 
VENNOOTSCHAP) 3. Januar 2001 (2001-01-03) 
Absatz '0015! - Absatz '0063! 
Zusammenfassung; Anspruche 1-31 



1-16 



EP 0 539 167 A (ORTHO PHARMACEUTICAL 
CORPORATION) 28. April 1993 (1993-04-28) 

Seite 3, Zeile 14 - Seite 5, Zeile 51 
Zusammenfassung; Anspruche 1-23; Beispiele 
I-VI 



1-16 



1-16 



Weitere Verflffentlfchungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentfamllle 



• Besondere Kategorien von angegebenen VerOffentlldiungen 

'A' VGrGffentllchung, die den allgemelren Stand der Technik deflniert, 
aber nicht als bosonders bedeutsam anzusehen est 

alteres Dokument, das jedoch erst am Oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum verOffentllcht worden 1st 
■L" VerOflentlichung, die geelgnet 1st, elnen Prlorliatsanspructi zwslfelhaft er- 
scheinen zu lassen, oder durch die das Veroffentlichungsdatuno einer 
anderen Im Recherchenberlcht genannten Verdffentllchung belegt warden 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefOhrt) 

Veroffentllchung, die sicti auf eine mQndllche Offenbarung, 
eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere Ma6nahmen bezieht 
■P' Veroffentllchung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum verdffentlicht worden ist 



'T' Spatere Veroffentllchung, die nach dem Internationalen Anmeldedatum 
Oder dem Prioritatsdatum veroffentllcht worden Ist und mil der 
Anmeldung nIcht kollidlert. sondem nur zum Verst^ndnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzlps oder derihrzugrundeliegenden 
Ttieorle angegeben Ist 

■X' Veroffentlichurra von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein au^nd deser Verdffentlichung nicht als neu oder auf 
erflnderlscherTatlgkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentliohung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nIcht als auf erfinderischer TStigkeit beruhsnd betrachtet 
werden, wenn die Veroffentllchung mit einer oder mehreren anderan 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verblndung gebracht wird und 
diese Verblndung fiir einer Facbmann naheliegand ist 
Veroffentllchung, die MItglied derselben Patentfannllle Ist 



Datum des Abschlusses der internation^n Recherche 



15. Marz 2005 



Absendedatum des, Internationalen Recherchenberichts 



22/03/2005 



Name und Postanschrift der Internationalen Recherchenbehorde 
Europalsches Patertamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HVRijswiik 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



BevoIlmSchf igter Bediensteter 

Glomm, B 



Formbbtt PCT/ISAfi10 (Blatt 2) (Januar 2004) 



INTERNATION^ER RECHERCHENBERICHT 



iQ^^atlonales Aktenzeichen 

PCT/EP2004/013934 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLrCH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie" 



Bezeichnung der Veroffentiichung, sowert eiforderlich unier Angabe der In Betracht kommenden Teile 



Betr Anspruch Nr. 



EP 1 245 608 A (NOF CORPORATION) 

2. Oktober 2002 (2002-10-02) 

1n der Anmeldung erwahnt 

Absatz '0011! - Absatz '0037! 

Zusammenfassung; Anspruche 1-6; Be1 spiel e 

1-5 



1-16 



Fofmblatt PCT/I8A/S10 (Fortsstzung von Blett2) (Januar 2004} 



INTERNATION/Ui£R RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu VerSffemncnmurai. uie zurselben Patentliamine gshdran 



Im Recherchenbericht 
angefQhrtes Patentdokument 



Datum der 
VerSffentllchung 



Ini^^tlonales AMenzeicrien 

PCT/EP2004/013934 



Mitglied(er) der 
Patentfarrllle 



EP 0850972 



01-07-1998 US 
CA 
EP 



5863521 A 
2216015 Al 
0850972 Al 



EP 1065193 



03-01-2001 



BE 
AT 
DE 
EP 



1012770 A3 
272039 T 
60012430 01 
1065193 Al 



Datum der 
VerSffentlfchung 



26-01-1999 
28-06-1998 
01-07-1998 



06-03-2001 
15-08-2004 

02- 09-2004 

03- 01-2001 



EP 


0539167 


A 


28- 


-04-1993 


AU 


668841 


B2 


16-05-1995 












AU 


1168495 


A 


01-06-1995 












AU 


658231 


B2 


06-04-1995 












AU 


2718392 


A 


22-04-1993 












CA 


2080891 


Al 


22-04-1993 












EP 


0539167 


A2 


28-04-1993 












FI 


924747 


A 


22-04-1993 












JP 


3342050 


B2 


05-11-2002 












JP 


5214092 


A 


24-08-1993 












JP 


2003012697 


A 


15-01-2003 












KR 


233777 


Bl 


01-12-1999 












NO 


924050 


A 


22-04-1993 












NO 


971085 


A 


22-04-1993 












NZ 


244778 


A 


25-03-1994 












ZA 


9208099 


A 


20-04-1994 


EP 


1245608 


A 


02- 


■10-2002 


DE 


60200495 


Dl 


24-06-2004 












EP 


1245608 Al 


02-10-2002 












JP 


2003221353 


A 


05-08-2003 












US 


2002193640 Al 


19-12-2002 












US 


2003216602 Al 


20-11-2003 



Forniblatt PCT/lSA/210 (Antiang Patentfatnllle) (Januar 2004) 



